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Purposes of this study are followings. 1. To reveal the relationship between number/position of 
hydroxyl group on aromatic ring and the single-molecule adhesive strength by atomic force 
microscopy measurement. 2. To develop novel adhesives made from gallic acid (GA) which is a 
natural product and has adhesive ability. And to solve our adhesive poly(DHHCA-co-3HPPA)’s 
problems which are low sensuousness and high melting temperature. 
 This development technique is differ from convention one. We adopt a technique which is to 
develop macro scale adhesives based on single-molecule adhesive strength measurements. 
 First, we investigated relationship between number/position of hydroxyl group on aromatic ring 
and the single-molecule adhesive strength. As the result, following three things were revealed. 1. 
The more number of hydroxyl group on aromatic ring was increased, the more single-molecule 
interaction force and adhesion frequency were  increased. 2. In case of dihydroxybenzoic acid, 
3,4-dihydroxybenzoic acid’s adhesive strength is higher than other dihydroxybenzoic acids. 3. Gallic 
acid which poses three adjacent hydroxyl group on aromatic ring showed adhesive ability same as 
catechol group. From these above results, first purpose of this study was achieved. 
 Second, we developed a novel adhesive poly(GA-co-GLA) made from gallic acid(GA) and glycolic 
acid(GLA) which is also nature product. And we evaluate the adhesive properties. As the result, we 
gain white bulk which melt at 90 degree. As the result of adhesive strength measurement against 
carbon substrates, it is revealed that the adhesive shows 10MPa as the adhesive strength. The 
strength was same to commercial available cyanoacrylate adhesive’s one. It is revealed that 
poly(GA-co-GLA)’s adhesive strength was sufficient for practical use. From these above results, 
second purpose of this study was also achieved. 
 On the other hand, as result of this study, it is revealed that there are some tasks and insufficient 
point of this study. In the future development of the adhesives, it is required to resolve these tasks 
and implement bottom-up type adhesive development based on micro scale single-molecule 
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第 1 章 本研究の背景と目的 
本研究では、接着性官能基であるカテコール基に類似した種々のヒドロキシ安息香酸の









































図 1-1.接着力を決定づける要因。 [43]より引用。 
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ムール貝の足糸は Mefp-1、Mefp -2、Mefp -3、Mefp -4、Mefp -5、プレコラーゲン-D、
プレコラーゲン-P、プレコラーゲン-NG、proximal matrix thread protein(PMTP-1、 PMTP 
-1a)、ポリフェノールオキシダーゼ等から構成される(図 1-8)。その中でプラークを構成す
るタンパク質は、Mefp-1、Mefp -2、Mefp -3、Mefp -4、Mefp -5 である。これらのタンパ
ク質中には、3，4-ジヒドロキシフェニルアラニン (DOPA, 図 1-9)と呼ばれる特殊なアミ
ノ酸が、最大 27mol%と非常に高い濃度で含まれている(表 1-1)。DOPA は、特に接着界面
に接する Mefp-3、Mefp-5 に多く、全アミノ酸配列の、Mefp-3 については 20%、Mefp-5
については 27%を DOPA が占める。 
 








図 1-8. ムール貝の足糸を構成するタンパク質。 [1]より引用。 







DOPA はチロシンより水酸基が一つ多いだけにも関わらず、約 8 倍の接着力があることが









の接着剤に生かす研究が活発に行われている [3] [4] [5] [6] [7] [8] [9] [10] [11]。 
 
 














 計算科学的にカテコール分子の水中での接着現象を調査した 2014 年のMian らの研究を
以下に紹介する [12]。 





分子とシリカ表面との相互作用力は 0.5nN と見積もられた。 





























 次に、Mian らは以下の 3 条件について調査した。その際算出された反応エネルギーΔE
を図 1-25 に示す。 
1. R1: [Catechol / 5H2O] + SiO2 => [(Catechol – nH2O) / (5 – n)H2O / SiO2] 
(カテコール水溶液のシリカ表面への吸着) 
2. R2: Catechol + [5H2O / SiO2] => [(Catechol – nH2O) / (5 – n)H2O / SiO2] 
(カテコール気体分子の濡れたシリカ表面への吸着) 
3. R3: [Catechol / 5H2O] + [5H2O / SiO2] => [(Catechol – nH2O) / (5 – n)H2O / 




 上記 R1,R2,R3 すべての条件において、カテコール分子のシリカ表面への直接的な吸着は、
 
図 1-24. カテコール分子のシリカ表面への吸着時の幾何構造変化。CWSiO2 は Catechol 
Adsorbed on a Wet Silica の略。n-th insert は、水分子をカテコール分子とシリカ表面
の間に挿入することを表す。 [12]より引用。 
 
図 1-25. 3 種類の吸着条件(R1, R2, R3)のシミュレーションにより算出された反応エネル
ギー(kcal/mol)。 [12]より引用。ΔErelは、カテコールが水分子と水素結合形成しない時









4.2, 4.4, 3.0ps の時間範囲で行った(図 1-27)。 
 
 
図 1-26. シリカ表面に 5 つの水分子を置き、カテコール分子を上から近づけていくシミ
ュレーションの初期条件。 [12]より引用。 
 
図 1-27. シリカ表面に 5 つの水分子を置き、カテコール分子を上から近づけていく 3 種
類のシミュレーションの最終フレーム。それぞれの初期条件におけるカテコール分子の








































AFM を用いたカテコール基の分子接着力測定を行った研究は、これまでに 3 例報告され
ている。以下に、その内容を紹介する。 
 
1 例目は、2006 年の Lee らによる研究である [2]。Lee らの実験の手続きと測定により得






着可能であることである。第三は、DOPA の単分子接着力は、数十 pN と言われている水
素結合 2 つ分を優に超えることである。第四は、その接着は何度も繰り返し行えることで
ある。一方、芳香環上に 1 つの水酸基が結合しているチロシンとチタンの、水中での単分
子接着力は、97±28pN であった。この結果より、水酸基が 1 つ多くなっただけで約 8.3 倍
も単分子接着力が高くなることが明らかにされた。 
 
図 1-29. Lee ら(2006)が行った DOPA の単分子接着力測定の模式図。 [2]より引用。 
20 
 
また、Lee らは、水中でのキノン型 DOPA とチタンとの単分子接着力についても調べた。
その手続きと測定により得られた接着力ヒストグラムは、図 1-30 に示したとおりである。 
 
 
アルカリ条件下での、DOPA のチタンに対する単分子接着力測定の結果、pH8.3 の時 759
±88pNから 206±66pNに徐々に低下し、pH9.7 の時 740±110pNから 180±60pNに徐々
に低下した。DOPA とキノン型 DOPA 間の平衡は、アルカリ性条件下(pKa=9.2)でキノン











たチタンへの接着に関しては、キノン型 DOPA の寄与は低いと述べている。 
さらに、Lee らは、有機的な表面に対する DOPA の接着についても調べた。その手続き









AFM を用いたカテコール基の分子接着力測定を行った研究の 2 例目は、2008 年の Wang
らによる研究である [14]。Wang らは、図 1-32 に示したようなムール貝の接着模倣ポリマ
ーpoly[(dopamine methacrylamide)-co-(butylamine methacrylamide)] (p(DMA-co-BMA))
のモノマー比率を変えたものを用い、AFM で単分子接着力測定を行った。 
 
図 1-31. Leeら(2006)らが行った pH9.7での有機的な表面と DOPA の単分子接着力測






 ムール貝が分泌する接着タンパク質の、全アミノ酸配列中の DOPA が占める割合は、0.1
から 30mol%と、接着タンパク質の種類により差がある。単純に考えれば DOPA の分子鎖
中の割合が増えれば接着強度が増していくはずである。しかし、自然界にあるムール貝の

























つ DMA の mol%を変化させ、単分子接着力測定した結果、p(DMA-co-BMA)の単分子接着
力は 67pN となった。また、Wang らの予想に反して、DMA のホモポリマーの測定結果(図









AFM を用いたカテコール基の分子接着力測定を行った研究の 3 例目は、2014 年の Li ら
による研究である [13]。先述した 2 例の研究は、測定条件が異なり、計測されたカテコー
ル基の接着力も大きく異なっていた。また、被着体については、Ti と分子修飾した Si しか
調査されていない。Li らは、シリコン、シリカ、チタン、金、アルミニウム、マイカ、ポ
リテトラフルオロエチレン (polytetrafluoroethylene, PTFE)、ポリスチレン (polystyrene、
PS)、高密度ポリエチレン（High Density Polyethylene, HDPE）の 9 つの材質とカテコー
ル基の水中での単分子接着力について、系統的な調査を行った。Li らの単分子接着力測定









Tris-HCl、50mM NaCl を含む水溶液(pH7.2)中で行われた。 
Li らが行った、9 つの材質に対する、カテコール基の単分子接着力測定結果の比較は、
図 1-36 に示したとおりである。 
 
 













図 1-36 の単分子接着力のまとめを示したものが表 1-2 である。 
 






と 9 つの材質との自由エネルギー障壁 dG と rupture 距離 dx を算出し、比較した。その結
果は図 1-37 に示したとおりである。 
 
 
表 1-2. 図 1-36 の単分子接着力のまとめ。 [13]より引用 
 




















ては、他のプラスチックとは異なり rupture 距離が短かった。これはカテコール基と PS の






被着材をチタンとした測定結果のまとめを図 1-39 に示す。 
 




 また、標準アミノ酸について、Razvag ら(2013) [17]が行った単分子接着力測定結果の比
較をまとめたものを図 1-40 に示す。 
 
 
図 1-39. カテコール基の単分子接着力測定を行った先行研究 3 例のまとめ 
 














































れているのみである [21] [22] [23] [24] [20]。例えば、Kang ら(2014) [24]は、リポソーム


















我々はこれまで天然物を原料とした接着剤開発を行ってきた [25] [26] [27] [28] [29] [30]。 
我々は最近、接着性官能基であるカテコール基をもつシナモンから抽出可能な
3,4-Dihydroxyhydrocinnamic acid (DHHCA) と 、 ベ リ ー 類 か ら 抽 出 可 能 な
3-(3-Hydroxyphenyl)propionic acid (3HPPA)をモノマーとした高強度接着が可能なバイオ
マス接着剤 Poly(DHHCA-co-3HPPA；図 1-44)を開発した [31]。 
 
 










図 1-44. 高い接着力を持つバイオマス接着剤 Poly(DHHCA-co-3HPPA) 
 


























































































































原子間力顕微鏡用カンチレバーの分子修飾スキームを、図 2-2 に示す。 
   
   
まず、原子間力顕微鏡用窒化シリコンカンチレバー(NP-20, Veeco 社)を、ピラニア液(過




dimethyl sulfoxide(DMSO) と純水の混合液 (DMSO:H2O=1:4) に 5mM の濃度で、
Boc-PEG-N-hydroxysuccinimide(Mw:3400Da, BO-034TS, NOF, Tokyo, Japan)を溶解し、
そこにカンチレバーを 18 時間浸した。PEG 鎖導入後、PEG 鎖末端のアミノ基の保護基で
ある Boc 基を除去するために、トリフルオロ酢酸に 5 分間浸した。そして、PEG 末端のア
ミノ基に接着力を測定する対象の 3,4-Dihydroxyhydrocinnamic acid(DHHCA)を導入する
ために、縮合液 (0.25 M 1,1,3,3-tetramethyluronium hexaﬂuorophosphate, 0.28 M 
1-hydroxy1H-benzotriazole monohydrate, 0.47 M diisopropylethylamine, 4.3 M 
N-methylpyrrolidone, 0.12 M 3,4-Dihydroxyhydrocinnamic acid(DHHCA) in 
 
図 2-2. 原子間力顕微鏡用カンチレバーの分子修飾スキーム 
39 
 
N,N-dimethylformamide) に カ ン チ レ バ ー を 14 時 間 浸 し た 。 そ の 後













AFM は、multimode AFM (Nanoscope IIIa, DI, Santa Barbara, CA, USA；図 2-3)で、制
御ソフトは Nanoscope Version 5.30r2 であった。使用したカンチレバーは、窒化シリコン




を 500nm に設定し、スキャンレートを 0.4895Hz に設定した。その後、カンチレバーを、
 




























































































図 2-5～図 2.11 に示した引き離し時の力の平均値の比較をまとめたものを、表 2-1 に示す。 
 


































































































































































その後 UV-オゾン洗浄機（UV253E, Filgen, Aichi, Japan）を用いて 15 分間洗浄処理した。 
そして、洗浄後の小片を、過酸化水素と硫酸を 1;4 の割合で混合したピラニア液に 60 分
浸し、シリコン表面に付着している汚れなどを取り除き、表面に水酸基を導入した。次に、
3-aminopropyltriethoxysilane(APTES)を 20%(v/v)含むトルエン溶液に小片を 30 分間浸し、
シリコン表面にアミノ基を末端にもつ分子鎖を導入した。その後、導入したアミノ基末端
に polyethylene glycol(PEG)鎖を導入するため、dimethyl sulfoxide と純水を 1:4 で混合し
た溶液に、5mMの濃度でBoc-PEG-N-hydroxysuccinimide ( Mw:3400Da, BO-034TS, NOF, 
Tokyo, Japan , 図 3-2)を溶解した溶液に 18 時間浸した。PEG 鎖導入後、PEG 鎖末端の保
護基である Boc 基を除去するため、小片をトリフルオロ酢酸に 5 分間浸した。そして、PEG
末端のアミノ基に接着力を測定する対象である、ヒドロキシ安息香酸類 (図 3-1)を導入する
ため、縮合液  ( 0.25 M 1,1,3,3-tetramethyluronium hexaﬂuorophosphate, 0.28 M 
1-hydroxy1H-benzotriazole monohydrate, 0.47 M diisopropylethylamine, 4.3 M 
N-methylpyrrolidone, 0.12 M carboxylic acid (p-hydroxybenzoic acid/methoxyacetic 
acid=1:3) in N,N-dimethylformamide) に 小 片 を 14 時 間 浸 し た 。 そ の 後 、













を述べる。図 3-3 では、すべての PEG 鎖末端がヒドロキシ安息香酸により修飾されている

















図 3-4. PEG 末端にメトキシ酢酸とヒドロキシ安息香酸が混在している様子 
Si





























リング処理 Si 基板、PEG 修飾後 Si 基板、PEG 末端修飾後 Si 基板とした。また、分子修




 原子間力顕微鏡用カンチレバー(0.06 N / m, NP-S10, Veeco, Plainview, NY, USA)を、UV-
オゾン洗浄機（UV253E, Filgen, Aichi, Japan）で 15 分間洗浄した後、過酸化水素と硫酸





単分子接着力測定は、リン酸緩衝生理食塩水 (PBS, pH 7.97) [32] 中で、25 °C、
multimode AFM (Nanoscope IIIa, DI, Santa Barbara, CA, USA)と制御ソフトは
Nanoscope Version 5.30r2 を用いて行われた。使用したカンチレバーは、窒化シリコン製





べる。まず、図 3-6 に、窒化シリコンカンチレバーと未修飾 Si 板とのフォースカーブ測定





図 3-6 に示したように、水中で窒化シリコンカンチレバーと未修飾 Si 基板とのフォース
カーブ測定を行うと、Si 基板表面からカンチレバーが離れる際、約 11nN の大きなピーク
が現れた。このピークは、カンチレバーが Si 基板から 170nm 離れるまで残った。一方、













ズが 500nm、scan rate が 0.4895Hz の設定速度で近づけていった。カンチレバーと基板が






測定したフォースカーブは、Igor Pro 6.1.2.1 (Wavemetrics, Portland, OR, USA)上で自
作のスクリプトを使用し解析を行った。以下に、測定により得られたフォースカーブデー
タのデータ処理方法を述べる。まず、カンチレバーを基板表面に押し込んだ時のフォース
カーブの傾きから sensitivity 値 (nm V− 1)を求めた。次に、フォースカーブのカンチレバー

























= n- Hydroxybnezoic acid
= PEG
= Methoxy group





変換後のフォースカーブの分子接着ピークに、worm-like chain (WLC)式（式 1）をフィ
ッティングさせ、持続長 persistence length (lp) と contour length (Lc)求めた。持続長は
カンチレバーで引っ張っている分子鎖の固さの尺度であり、contour length は引っ張ってい













             (1) 
 
x はカンチレバーとサンプル表面との距離(nm)、T は温度(K)、kbはボルツマン定数である。 
  
 













































図 3-11 に示したとおり、300eV 付近の C1s ピークと 400eV 付近の N 1s ピークがシラン
カップリング処理後に強く現れた。このことから、Si 基板の APTES 修飾は成功したとい
える。 
 
図 3-12 に PEG 修飾前後の C1s ピークである 290eV 周辺の XPS 測定結果を示す。 
 






































図 3-12 に示したとおり、PEG 修飾前は 286.7eV のピークが 1 つ現れたのに対し、PEG
修飾後は 286.4eV と 287.8eV の 2 つのピークが現れた。これは PEG 修飾により、Si 基板
上の C-C の炭素原子に加え C-O の炭素原子も増えたためだと考えられる。 
 
図 3-13 に PEG 修飾前後の N1s ピーク周辺の XPS 測定値の比較を示す。 
 
 





















































図 3-13 に示したとおり、PEG 修飾前は 401.1eV のピークが 1 つ現れたのに対し、PEG
修飾後は 401.3eV と 403.0eV の 2 つのピークが現れた。これは、PEG 修飾により、Si 基




PEG 鎖末端のカフェ酸修飾前後の XPS 測定値の比較を図 3-14 に示す。 
 





































































































































る可能性がある。そこで、AFM による未修飾 Si 基板の AFM 観察画像、表面粗さ測定を行
った。また Si 基板の分子修飾の成否を確認するため、分子修飾した Si 基板の AFM 観察画




















得られた lp と Lc の散布図である。 
 
 図 3-16 に示したとおり、多くの Lc 値が 20 から 30nm に集中する結果となった。Si 基板
の分子修飾に用いたられた PEG (Mw: 3,400 Da)は、70 ユニットのエチレングリコールから
構成されている。Kienberger ら(2000) [34]によれば、エチレングリコールの 1 ユニットの分
子長は、平面状態で 3.59 Ǻ、らせん状態で 2.80 Ǻ と報告されている。よって、今回用いた
PEG 鎖の長さは平面状態で 25nm、らせん状態で 20nm と推定される。この推定は、上図の
Lc 値が 20 から 30nm に集中する結果と一致する。 
 











lp ヒストグラムのガウシアンフィッティングにより、単分子接着時の lp は約 0.13nm で









末端に持つ PEG を Si 基板に修飾し、原子間力顕微鏡を用いて、25 °C の PBS (pH 7.97) [32]
中で、AFM カンチレバー表面(Si3N4)に対しての相互作用力を測定した。図 2-1 に示した化
合物ごとに 300 個フォースカーブを集め、WLC フィッティングを行った。その結果、WLC
フィッティングできた数は、methoxyacetic acid が 56 個、p-hydroxybenzoic acid が 41 個、
3,4-dihydroxybenzoic acid が 334 個、3,5-dihydroxybenzoic acid が 117 個、2,5-dihydroxybenzoic 




図 3-17. p-ヒドロキシ安息香酸のフォースカーブの WLC フィッティングにより得られ











カンチレバーの接着表面は、ピラニア液処理された Si3N4 である。Barhoumi ら(2010)によ
れば、硫酸と二クロム酸カリウムの混合液により処理された Si3N4表面は、シラノール基(3–





図 3-18. 各試験分子の 300個のフォースカーブの内でWLCフィッティングできたピ
ークの数の比較。Methoxy: methoxyacetic acid, OH1: p-hydroxybenzoic acid, OH2-o: 
3,4-dihydroxybenzoic acid, OH2-m: 3,5-dihydroxybenzoic acid, OH2-p: 















































各分子の単分子接着力を調査するために、各分子の 300 個のフォースカーブから lp が 0.13 
nm ± 0.05 nm の範囲に入るものを集め、水酸基の数が異なる各ヒドロキシ安息香酸の接着力
のヒストグラムを作成した。その結果を、図 3-21 に示す。 
 
図 3-21 に示したとおり、各単分子接着力ヒストグラムのガウシアンフィッティングによ
り、各ヒドロキシ安息香酸の単分子接着力中央値は、124 pN (methoxyacetic acid, n = 22), 153 
pN (p-hydoroxybenzoic acid, n = 16), 269 pN (3,4-dihydroxybenzoic acid, n = 142), 229 pN 
(3,5-dihydroxybenzoic acid, n = 57), 240 pN (2,5-dihydroxybenzoic acid, n = 102), and 274 pN 
(3,4,5-trihydroxybenzoic acid, n = 157)となった。 
芳香環上の水産基の数が 1 から 2 に増加するときは、単分子接着力は約 1.8 倍に増加する
が、水酸基が 2 から 3 に増加するときは、単分子接着力はほぼ変化しかった。この原因と
して、隣り合った水酸基を 3 つもつ没食子酸は、2 つの水酸基で窒化シリコン表面と接着し
ており、3 つ目の水酸基は物理的に接着に関与できなかったことがあげられる。実際に
Araujo ら(2005) [15]は、没食子酸は 2 つの水酸基で TiO2表面に吸着し、3 つ目のヒドロキシ
図 3-21. 水酸基の数が異なる各ヒドロキシ安息香酸の接着力ヒストグラム。 (bin 




分子接着力比較の結果は、Araujo ら(2005) [15]の結果に一致する。 
 
以上の実験結果と考察から、没食子酸の単分子接着力測定のイメージ図を示す（図 3-22）。 





その結果を図 3-23 に示す。 
 













図 3-23. 水酸基の位置が異なるジヒドロキシ安息香酸の接着力ヒストグラム (bin 
width of 20 pN) 
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175 °C のオイルバス中で GLA (2.85 g, 37.5 mmol)を真空下で 30 分間加熱し、oligo glycolic 
acid を生成した。生成した oligo glycolic acid を、GA (2.13 g 12.5 mmol), Na2HPO4 (0.43 
g, 3 mmol), acetic anhydride (8 ml, 85 mmol)と混合し、120 °C のオイルバス中で 2 時間、
攪拌しながら加熱した。続いて、余分な無水酢酸を取り除くため、オイルバスの温度を
150 °C に上げ、20 分間真空下で加熱した。その後、生成した oligo glycolic acid の入った
フラスコをマントルヒーターに移動し、温度を 120 °C に設定し、真空ポンプで圧力が約 50–
300 Pa 程度になるよう引きながら 8 時間攪拌し、poly(GA-co-GLA)を重合させた。 
 
 
poly(GA-co-GLA)の DSC 測定 
 




重合させた poly(GA-co-GLA)の示差走査熱量計(Differential scanning calorimetry； 
DSC)測定を行った。測定は、DSC7020 (Hitachi High-Technologies, Tokyo, Japan)を使用




接着試験のサンプル準備の手続きは、図 4-2 に示したとおりである。 
 
 
接着力測定試験に用いる炭素棒(50×10 mm, 10 mm thick)は、Masuda (Osaka, Japan)
から得た。まず、炭素棒をホットプレス上で 200 °C 5 min 加熱した。次に、poly(GLA-co-GA)
を加熱した炭素棒上で 5 分間溶解させた。その後、炭素棒同士を 1cm 角の面積で接着し、
クリップで固定後、室温で 15 分間冷却した。対象実験の試料には、商用のシアノアクリレ
ート系接着剤(Aron Alpha, Toagosei, Tokyo, Japan)を用いた。シアノアクリレート接着剤
についても、同じく炭素棒同士を 1cm 角の面積で接着し、クリップで固定後、20 時間室温
で反応硬化させた。 
接着力測定は、圧縮せん断試験で行い、tensile testing machine (3366, Instron, Canton, 
MA, USA)を用いた。クロスヘッドスピードは 1 mm min− 1 と設定した。力と変位をモニ
 






















Waters 社の Alliance e2695、2414Refractive Index Detector を用いた。カラムは、Waters
社 Styragel HR 3 DMF を用いた。検量線作成には、スタンダード試料として、PSS-Polymer 
Standards Service 社の ReadyCal Kits poly(stylene) 使用した。 
具体的な測定方法を以下に述べる。まず、20mg の poly(GLA-co-GA)サンプルを、30mM 
LiBr の DMF2.97ml に溶解した。その後、poly(GLA-co-GA)サンプルを孔径 0.2μｍのフィ
ルターに通し、GPC 用試料とした。そして移動相を 30mM LiBr の DMF、カラム温度 40








本研究では、GA と GLA の共重合体を、poly(DHHCA-co-3HPPA)と同様の手法を用い、重
合時間と重合温度のみを変更し、重合を行った。その結果、図 3-3 に示したように白色の生
成物である poly(GA25%-co-GLA)が得られた。poly(GA25%-co-GLA)に対し、DSC による融






とした接着力測定の結果の詳細を図 3-6 に示す。 
 





図 3-4. 市販のシアノアクリレート系接着剤と poly(GA25%-co-GLA) の炭素棒に対す



























































重合時間 4 時間に固定し、モノマーへの没食子酸の仕込み比を 0%、25%、100%と変化させ
























重合温度を 190 度に固定し、重合時間のみを変化させた場合の、没食子酸重合物 poly(GA)
のガラスに対する接着力を測定し比較した。その結果を、図 3-8 に示す。 
 
 重合温度を 190 度に固定し、重合時間のみを変化させた場合の没食子酸重合物 poly(GA)





























































のゲル浸透クロマトグラフィー (GPC)を測定し、比較した。その結果を、図 3-15 に示す。 
 
重合温度を 190 度に固定し、重合時間のみを変化させた場合の没食子酸重合物の外観を
観察した。その結果を、図 3-16 に示す。 
 
 
図 3-8 の poly(GA)のガラスとの接着力測定結果から、重合時間 0h のサンプルがガラスへ























図 3-16. 重合温度を 190 度に固定し、重合時間のみを変化させた場合の没食子酸重合
















重合温度 190 度でグリコール酸のみを重合した生成物の GPC を測定し、比較した。その
結果を図 3-18 に示す。 
 
図 3-17. 重合温度を 190 度しグリコール酸のみを重合した生成物の外観。左から重合











図 3-18. 重合温度 190 度でグリコール酸のみを重合した生成物の GPC 測定値の比較 























重合温度を 190 度に固定し、没食子酸とグリコール酸の仕込みモル比を 25:75 とし、重合
時間を変化させた poly(GA25%-co-GLA)のガラスに対する接着力を測定し、比較した。その
結果を図 3-20 に示す。 
 
 










定結果(図 3-8)と異なる結果となった。p(GA)の場合、重合時間が 0 時間の時が最も接着力が
高く、以降接着力が低下した。それに対し、poly(GA25%-co-GLA)の接着力は、重合時間が


















































































は、水酸基が 1 から 2 つに増えた時、約 1.8 倍となったが、水酸基が 2 から 3 つに増えた
時はほぼ変わらなかった。これは、接着には 2 つの隣あった水酸基が関与し、3 つ目の水酸
基は物理的に接着に関与しにくいためと考えられる。 
また、ジヒドロキシ安息香酸に限定した場合、水酸基の位置関係が遠くなるにつれて分
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